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研究成果の概要（和文）：　本研究では圧力や磁場によって磁気秩序相が生成、消失する量子相転移点近傍における異
常物性の起源を明らかにすべく、臨界点近傍における価数変化やメタ磁性の発現に着目した研究を行った。その結果、
YbNi3Ga9において圧力誘起磁気秩序相が出現する臨界圧力に向かってマージする価数クロスオーバーを見出した。また
、臨界圧力近傍の常磁性領域において新奇なメタ磁性を発見した。

研究成果の概要（英文）：We investigated the pressure-induced valence change and metamagnetic behavior in t
he vicinity of a magnetic quantum phase transition tuned by pressure and/or magnetic field. We have reveal
ed a characteristic pressure-induced Yb valence crossover within the temperature-pressure phase diagram of
 YbNi3Ga9 in the vicinity of the magnetic quantum phase transition. Moreover, a first-order metamagnetic t
ransition is found below the critical pressure.
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１．研究開始当初の背景 
 強相関電子系物質では、圧力や磁場により
磁気秩序相が２次相転移的に生成•消失する
量子臨界点近傍の領域において、量子的な揺
らぎを反映した異常物性や非従来型超伝導
などの数多くの興味深い物性が見出されて
おり精力的な研究が行われている。一方、本
研究で対象とした f 電子系物質やいくつかの
遍歴強磁性体においては、相転移温度が低温
へと抑制された際に 2次相転移が３重臨界点
を経て１次相転移へと変化することが報告
されており、またその量子相転移近傍では非
従来型の量子臨界現象が出現することが実
験的、理論的に報告されていた。ただし、本
研究において着目したイッテルビウム(Yb)系、
ユーロピウム(Eu)系化合物における高圧力
を用いた量子相転移の研究に関しては、その
臨界圧力が高いことに起因して、量子相転移
界点近傍の物性を詳細に研究した例はあま
り多くない。また、その磁気秩序の１次相転
移的な消失やその量子臨界現象には価数の
不安定性が関係している可能性が理論的に
指摘されていたが、高圧下における価数変化
を直接的に調べた研究は殆ど例がない。 
 
 
２．研究の目的 
 圧力制御によって磁気的な量子相転移を
示す Yb 系および Eu 系化合物に着目し、静
水圧性のよい圧力と磁場を複合的に組み合
わせた極限環境下において精密物性測定を
行い、量子相転移の次数と価数状態との関係、
さらには臨界圧力近傍におけるメタ磁性の
可能性を調べることにより、強相関電子系に
おける量子臨界現象に関して新たな知見を
得ることを目指した研究を行った。また、上
記の目的を達成するために行った圧力装置
の開発•改良により到達可能となった極限環
境下において、新しいタイプの量子臨界現象
と超伝導の探索を行うことも目標とした。 
 
 
３．研究の方法 
  
 10 GPa級の超高圧下においても静水圧性の
よい圧力を発生可能でありながら 3He 冷凍機
に搭載できる小型キュービックアンビルセ
ル圧力装置を用いて、精密物性測定(電気抵
抗、交流磁化率、交流比熱)を行った。また、
圧下かつ磁場中において希釈冷凍機温度域
までの測定が可能となるように、大容量の試
料スペースと圧力セル自身のコンパクトさ
を兼ね備えた対向アンビル型圧力セルを開
発した(高知大の北川氏との共同研究)。 
 また、価数状態を直接的に検出可能な X線
吸収実験(SPring-8,BL39XU)を高圧下かつ低
温において行い、バルク測定と分光測定とを
組み合わせた包括的な研究を行った。 
 

４．研究成果 
 
(1) YbNi3Al9における圧力誘起反強磁性-強磁
性転移 
 
 YbNi3Al9 の常圧における価数は 2.9 価で
あり、低温では反強磁性秩序を示すが、その
詳細な磁気構造は明らかとなっていなかっ
た。常圧において中性子回折実験を行った結
果、磁気モーメントは a 面内においては強
磁性的にそろい、伝搬ベクトル q=(0,0,0.8)
をもつらせん磁性であることがわかった。さ
らに磁気転移温度の圧力効果を調べたとこ
ろ、イッテルビウム系の磁気転移温度の圧力
応答としては珍しく、反強磁性転移温度が急
激に減少することを見出した。さらに圧力を
印加すると、反強磁性秩序は強磁性秩序へと
変化することを詳細な磁場中交流磁化率測
定結果から明らかにした。これらの結果は後
述の YbNi3Ga9(YbNi3Al9 と同じ結晶構造をも
つ)における圧力誘起磁気秩序相を議論する
上で有益な情報を与える。 
 
 
(2)YbNi3Ga9 における価数クロスオーバーと
メタ磁性 
  
 YbNi3Ga9の常圧におけるYb価数は約2.6価
であり、非磁性基底状態をとる。高圧力下で
は価数の増大に伴って、磁気的な 3価の状態
が誘起されることが期待されるが、精密な電
気抵抗、交流磁化率の測定から詳細な温度-
磁場-圧力相図を得ることに成功した。その
結果、YbNi3Ga9における圧力誘起磁気秩序は
臨界圧力近傍の狭い圧力領域においては反
強磁性秩序として出現し、さらに圧力を加え
ると強磁性へと変化することを見出した。ま
た、バルク測定から得られた相図上に X線吸
収実験から得られた価数をマッピングする
ことに成功し(図１を参照)、約 2.8 価の価数
クロスオーバー領域が圧力誘起反強磁性秩
序が1次転移的に出現する臨界圧力へとマー
ジしていくことを明らかにした。さらに、臨
界圧力よりもわずかに低圧の常磁性相にお
いては、低温でメタ磁性が発現することを発
見した。磁場依存性においてヒステリシスが
観測されたこと、また磁場中における磁化率
の温度依存では強い発散傾向が有限温度で
観測されたことからメタ磁性は１次相転移
であり、その相線は臨界点をもって終端する
ことがわかった。各圧力における磁場-温度
相図の詳細な解析から、メタ磁性の起源とし
て価数転移およびこの系における特徴的な
磁気異方性が関係している可能性を指摘し
た。上記の結果の一部に関する発表は、磁性
に関する国際会議(ICM)においてベストポス
ター賞を授賞した。また、その主要な結果に
ついては論文を投稿中である。 



 
 

 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
図１ YbNi3Ga9における温度-圧力相図と Yb
価数のカラープロット 
 
 
(3) EuT2As2 (T=Co,Ni)における磁気秩序相の
圧力効果 
 
 EuT2As2(T=Co,Ni)におけるEuの磁気秩序相
の圧力効果を調べることにより、1-2-2 系に
おける相図の包括的な理解を目指した。
EuNi2As2においては 6 GPa 以上の圧力域では
Eu の磁気秩序相が 1次転移的に消失し、価数
クロスオーバーを示唆する特性温度が高温•
高圧へと移り変わることを見出した。また
EuCo2As2では約 3GPa 付近てにおいて Eu の反
強磁性秩序が急激に消失すると同時に、Co の
磁気秩序の出現を示唆する結果が得られた。
これらの特徴的な臨界圧力は過去に研究を
行ったEuFe2As2におけるものと比較して小さ
く抑えられおり、遷移金属サイトが異なるこ
とに起因する化学圧力効果として理解でき
ることがわかった。また、Eu の磁気秩序の１
次転移的な消失には Eu の価数変化が関係し
ていることが強く示唆されるが、X 線吸収実
験による直接的な検証は今後の課題として
残されている。 
 
 
(4) 開発および改良に成功した圧力セルを
用いて得られたその他の成果 
 
 申請時の研究計画で予定していた上記の
物質に加えて、低温で四極子秩序を示す
PrTi2Al20 に対して高圧下物性測定を行っ
た。その結果、四極子秩序が急激に低温へ
と抑制される圧力領域において比較的高い
転移温度と上部臨界磁場を有する重い電子
系超伝導を発見した。多くの重い電子系超伝
導体では、磁気秩序が消失する臨界圧力近傍
において超伝導が発現することから、スピン
ゆらぎが重要な役割を果たしていると考え
られてきた。しかし、PrTi2Al20の基底状態は
多極子自由度しか持たないことから、そのゆ
らぎが超伝導のクーパーペアの形成に寄与
していると考えられ、新たな物質開発の指針
として今後さらに発展すると期待される。 
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